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抄　録:各種修復材料からのフッ化物イオン溶出萱と牛歯エナメル質および象牙質への溶出フッ化
物イオン取り込み室を測定し,材料間での比較検討を行った0　70日間で　　リン酸緩衝液(pH
中に溶出したフッ化物イオン溶出量は,従来型グラスアイオノマーセメントが最も多い
溶出量を示し,次いで光硬化型グラスアイオノマーセメント,コンポマー,フッ化物徐放性ボン
ディング材の順であった.また,修復材料からのフッ化物イオン溶出量が多いほど牛歯エナメル質
へのフッ化物イオン取り込み量は多いが　　　　　　　　　　それらは取り込まれた表面から深度
が増すにしたがって減少した(約　　　　　で　　　　　　　　　以上の結果から,材料のレジン
含有の比率が大きくなるほどその溶出量は減少し,これに伴い歯賛-の取り込み室も滅少すること
が明らかとなった｡
ヰlワ-ド:修復材料,フッ化物イオン溶出室,フッ化物イオン取り込み量
緒　　　　　責
舶蝕予防を考慮した歯科医廃が望まれる近年,
修復材料からのフッ化物徐放による二次耐蝕発生
抑制効果を期待し,グラスアイオノマーセメント
の成分を配合した修復材料すなわち光硬化型グラ
スアイオノマーセメントト4),コンポマ　　　フッ
化物徐放性ボンディング材　　フッ化物徐放性
レジンセメントの開発がなされ8),臨床応用され
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ている｡しかしながら,これら修復材料における
フッ化物イオン溶出あるいはフッ化物イオンの歯
質への取り込みに関する報害はあるものの統一し
た見解を得られていない｡従来からシリケート
セメントやグラスアイオノマーセメントで修復
した歯の修復物周辺における二次耐蝕発生は少な
く　　　またシリケートセメント修復を行った歯
に隣接する歯面においても離蝕の少ないことが報
吾されている11)｡これは,セメント粉末の成分で
あるイオン溶出性のアルミノシリケートグラスに
フラックスとして添加されたフッ化物が二次斬膏虫
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発生を抑制しているものとされている12)｡このよ
うなグラスアイオノマーセメントの特徴は,レジ
ン材料の改良テクノロジーがグラスアイオノマ-
セメントの改良にも採用されたことによってさら
に発展することになった｡すなわちグラスアイオ
ノマーセメントの最大の特徴をレジン材料の中で
活用させることが考えられ,いわゆる光硬化型グ
ラスアイオノマーセメントト4)あるいはコンポ
マー5)が歯科臨床に登場した｡
本研究ではフッ化物含有修復材料に着冒し,こ
れら材料におけるフッ化物イオン溶出量および溶
出したフッ化物イオンの歯質への取り込み室を比
較検討し,また両者の関連性についての検討を
行った｡
材料および方法
1.研究材料
本研究に使用した修復材料を表1に示す｡採用
した材料は従来型グラスアイオノマーセメントと
して　　　　　　　　　　　　　シェード23:㈱
ジーシー,以下F I群と略),光硬化型グラスア
イオノマ-セメントとして
シェード　　　㈱ジーシー,以下LC群
と略)および　　　　　シェードA一
以下Ⅴ群と略),コンポマーとして　　　　シェー
ド　　　　　　　以下FT群と略),フッ化物徐
放性ボンディ　ングレジンとして
㈱松風,以下FB群と略),裏層用
光硬化型グラスアイオノマーセメントとして
㈱ジーシー,以下L B群
と略)の6種幾を用いたo　なお, LBは裏層用の
粉液比(粉1杯:液1滴)とした｡
2.研究方法
実験1　各種歯冠修復材料のフッ化物イオン溶出
室の測定
研究方法は図1に示す如くである｡まず, 6種
類の修復材料を2 ×25× 2mmの金型内にCRシ
リンジを用いて壊塞し, LC群, FT群, Ⅴ群,
LB群およびFB群においてはアクリル板にて圧
接しながら　　　　　　　　　　　㈱ジーシー)を
用いて30秒間可視光線照射を行い,その後,金型
から試料を取り出し反対側から30秒間可視光線照
射を行った｡ F I君羊においては他の群と同様に壊
寡を行い,練和15分後に金型から試料を取り出
した｡金型から取り出した試料は余剰部分の機械
的除去を行った後に　　　リン酸緩衝液
5ml中に浸漬し, 37℃の恒温槽中に静置保存
した｡
浸演に用いたリン酸緩衝液は浸漬
表1　本研究に使用した修復材料
修復材料　　　　　　　　　　　　　商DDD名　　　　　製造会社　シェード　　　　　　　略号
従来型グラスアイオノマーセメント　　　　　　　　　　　　　　　　　ジーシー　　　23
光硬化型グラスアイオノマーセメント　　　　　　　　　　　　　　　　ジーシー　　A3
Vitremer　　　　　　　　3M　　　-　A3
ジーンー
コンポマー
P : 130641
L :
P :
L :
P :466R
L :433
P :211071
L :211071
F I
L C
V
L B
F2000　　　　　　　　3 M A 2　　　19970910　　F T
フッ化物徐放性ボンディングレジン　　　　　　　　　　　　　　　　松風
*裏層用の粉液比で使用
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図1　実験方法(実験1)
日後に交換
し,試料を浸漬しておいた液をフッ化物イオン溶
出室の測定に用いた｡なお,各群の試料数は5個
とした｡
測定溶液　　　に全イオン強度補正緩衝溶液
である　　　　　　　　　　　　　　　　　〃1を
加え,イオンアナライザー
と複合型フッ化物イオン電極
-　　　　　　　　　　　　　　を用い
て子容液中のフッ化物イオン室を測定した｡
実験2　エナメル質および象牙質におけるフッ化
物イオン取り込み量の測定
1 )エナメル薯および象牙質検体の採取
被験歯として屠殺　後に抜去した牛下顎前歯を
冷凍保存しておいたものを使用直前に室温水中で
解凍し使用した｡
研究方法は図2に示す如くである0年下顎前歯
の歯冠部を浮石末とポリッシングブラシで研磨
し,表面の汚れや有機物および沈着物を除去し
た｡研磨後,歯冠部唇面をダイヤモンドディスク
にて歯軸方向に2分割したO　このうちの-方に
を断面と唇面を含むように塗布
し,硬化または垂合させた｡その後　　　リン
図2　実験方法(実験2)
酸カルシウム溶夜　　　　中に浸漬　　　恒温槽
中に保管した｡溶液は毎日交換し, 2週間経過し
た後,各材料を機械的に除去,歯牙の洗浄を行っ
た｡さらに,ダイヤモンドディスクにてエナメル
質部,象牙質郭をそれぞれ小ブロック状に切り出
し,インレーワックスにてアクリルロッドに装
着　　　　　を作製し,試料として用いた｡他
方の歯牙片はコントロールとして用い,材料の塗
布を行わず,溶夜浸漬後2週間経過したものを試
料として用いた｡また,このうち5試料のみを無
作為に選出し,測定に用いた｡
2)エナメル質および象牙薯表面からのサンプル
採取
エナメル質の各試料を　　　　過塩素酸
を加えたプラスチック試験管に10秒間(エナメル
質第1層)浸漬し,その後直ちに　　　の
クエン酸ナトリウム溶液を添加したo　この全室
の溶液をサンプルとして測定に用いた｡
象牙嚢の各試料においては　　過塩素酸
を加えたプラスチック試験管に10秒間(象牙質第
1層)浸漬し,その後　ちに　　　の　　クエ
ン酸ナトリウム溶液を添加した.エナメル質,餐
牙質の各試料において,さらにこの操作を同一の
試料について20(エナメル質および象牙薯第2
層　　　同第3層　　　同第4層　　　秒間(同
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第5層)行うことにより,層別のサンプルを採取
した｡
3)各サンプル溶夜のフッ化物イオン濃度測定と
カルシウム定量
フッ化物イオン濃度の測定は実験1と同様に複
合型フッ化物イオン電極　　　　　一
にて行った｡また,カルシウム
の定量は各サンプル溶液を
溶液でエナメル薯については表層より脱灰深さに
応じて　　　倍希釈,象牙質については
倍希釈し,原子吸光光度計(自立　　型)を用い
て測定することにより行った｡
4 )被験歯面の面積の計測
被験歯面の面積の計測には　　　　　法13)を
用いた｡すなわち,サンプリングを終えた試料表
面にスズ箔を圧接し　　　　　の形に深く切
り,その操作を5回繰り返し,スズ箔の重量から
の面積を計算した｡
5 )脱灰エナメル質の重量および脱灰深さの測定
過塩素枚による脱灰によって溶出したエナメル
質および象牙質の重量は,溶出してきたカルシウ
ム室を基に算出した｡カルシウム量は原子吸光分
析法を用いて測定した｡エナメル寛のカルシウム
の含有量を37%として重量を求め,エナメル質の
比重を　　として脱灰されたエナメル質の層別深
さを求めた｡なお,層別深さ(〃m)は層別エナメ
ル質量　　　をエナメル質の比重と　　　　の
表面積を除して求めた｡
象牙薯についてはその構造から必ずしも表層の
みが脱灰しているとは限らず,脱灰深さの測定を
行わなかった｡
3.統計処理
実験1, 2の実験結果は　　　　の多重比較
を用い,各群の平均値における有意性を求めた｡
結　　　　　果
1.各種修復材料のフッ化物溶出量の分析
70日間のフッ化物イオン累積溶出量の結果を図
3に示した｡最もフッ化物溶出量の多かったのは
従来型グラスアイオノマーセメントであるF I群
の　　　±　　　〃　　　　であった｡
次に多かったのは光硬化型グラスアイオノマー
セメントであるLC群　　　±　　〃
とⅤ群　　　±　　〃　　　　　　および光硬化
型グラスアイオノマ-セメント系裏層材である
LB群　　　±　　　　　　　　であった｡表2
に示すとおり,この3群について有意差は認めら
れなかった｡
0　　　7　　14　　21　　28　　35　　42　　49　　56　　63　　70
Days
図3　各種修復材料からのフッ化物イオン溶出室
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表2　各群間の比較(実験1)
･: p<0.05
NS :
FT群においては　　±4.7〃　　　　であり
F I群の約　　　　　群においては　　⊥1.3
〃　　　　でありF I群の約　　のフッ化物溶
出室にすぎなかった｡
各種修復材料の1日あたりのフッ化物イオン溶
出室を図4に示したo
各群とも浸漬1日経過後の溶出量が鼻も多く,
口数経過とともに徐々に溶出量が減少した｡しか
しながら,浸漬70日目までの問にフッ化物の溶出
が認められなくなる群は認められなかった｡
2.各種修復材料の歯質へのフッ化物取り込み量
について
各種修復材料のエナメル質-のフッ化物取り込
み室を刺定した結果を表3,象牙質の結果を表4
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に示した｡
これらの結果を統計的に解析した結果,エナメ
ル質第1層～第3層では対照群と比較してF I
群, LC群で有意に取り込み量が増加していた
ものの, FT君羊では有意差が認めら
れなかった｡エナメル質第4層では対照群と比較
してF I群でのみ有意な増加が認められた(p<
が第5層では対照群に対し有意な増加を示
した群は認められなかった｡象牙質第1層では対
照群と比較して他の3群全てに有意な増加が認め
られ,第2層ではFI群, LC群のみに有意な増
加が認められた　　　　｡第3層～第5層では
F I群のみに有意な増加が認められた
考　　　　　察
本研究では従来型グラスアイオノマーセメント
としてF I群,光硬化型グラスアイオノマーセメ
ントとしてL C群, Ⅴ群およびL B群,コンポ
マーとしてFT群,フッ化物徐故性ボンディング
レジンとしてFB群を用いて実験1を, FI粁,
LC群およびFT群を用いて実験2を行った｡従
来型グラスアイオノマーセメントは歯質接着性を
有し歯髄刺激性が非常に少なく　　　熱膨張係数
が歯質と近似している16'ことに加え,セメント製
`
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図4　各種修復材料からのフッ化物イオン1日あたり溶出量
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表3　各種修復材料応用後の牛歯エナメル質へのフッ化物イオン取り込み宣
FI粁
(Fuji Ionomer TypeII)
LC群
(Fuji Ionomer TypeII L C)
FT群
(F2000)
対照群
(Control)
±
±
±628出
±
991+190
±
±986出
±
1827+615**
±
374±49
⊥
±
±
±
±
336±129
±
782±
(5. 59+0. 88)
682±292
±
235±101
±
585±　　　　　　　　±　　　　　　　　±　　　　　　　　±36
±　　　　　　　　　　±　　　　　　　　　　⊥　　　　　　　　　　±
375±74
±
402±224
±
157±73
±
90±27
±
辛( )内は脱灰深さ(〃m)を表す｡
*対照群に対し有意差があることを示す
表4　各種修復材料応用後の牛歯象牙質へのフッ化物イオン取り込み室
±　　　　　　　　　±　　　　　　　　　±　　　　　　　　　±
LC群
且　　　　　　±　　　　　土　　　　　±　　　　　±158
FT群
(F2000)
対照啓
(Control)
±　80★　　　　　　　　　　　　　　　±　　　　　　　　±26
234±　　　　　　　　　±
*対照‡酎こ対し有意差があることを示す
作過程でフラックスとして添加されるフッ化物が
修復後に材料表面から徐放することによる歯質強
化作用17)が期待できる優れた歯冠色修復材料とし
て使用されている｡その作用機序は, -イドロキ
シアパタイト中のカルシウムイオンがフッ化物応
用によりフッ化物イオンと置換し,フルオロアパ
タイト　　-イドロキシフルオロアパタイト19)あ
るいはフッ化カルシウム20)になることで酸抵抗性
を示すことが報吾21)されている｡しかしながら,
初期感水による物性低下22)や乾燥による亀裂の発
生23)などの短所も指摘されている｡これらの短所
を克服すべく,レジン成分を添加した材料が開発
された｡　　　　ら24)によればこれらの材料は
resin-modified glass-ionomer cementl～4),
32
319±38*
231±48
228土38
146±52
に分歎さ
れる｡本研究に採用した材料ではLC群, Ⅴ群お
よびL B群が前者, FT群が後者にあたる｡こ
れらの材料はレジン成分を含むため,従来型の
グラスアイオノマ-セメントとは硬化機構が異な
る　｡
すなわち,従来型グラスアイオノマーセメント
は酸一塩基反応により硬化が起こるのに対し,光
硬化型グラスアイオノマ-セメントは従来型グラ
スアイオノマ-セメントと同様の酸-塩基反応に
加え,レジン成分の光および化学重合も別個に起
こるものと恩われる｡本研究で用いた光硬化型グ
ラスアイオノマ-セメントにおいても, LC群お
よびL B群は酸-塩基反応とレジン成分の光重合
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の両者によるいわゆるデュアルキュアタイプであ
るのに対し, Ⅴ群はさらにレジン成分の化学重合
を加えたトライキュアタイプであり,製品により
硬化機構に違いがあると報吾25)されている0　-
方,コンポマーは1ぺ-ストタイプであるため
レジン成分の重合が主であり,酸-塩蓋反応はあ
くまでも二次反応にすぎない｡しかも材料中に
H20が存在しないため,この反応はほとんど起
こっていないと考えられる　　　が存在しない
のはフッ化物徐放性ボンディング材についても同
様である｡フッ化物の溶出量に対する因子には,
材料中のフッ化物含有量,遊離物質の大きさ,
溶媒の種類や溶出濃度勾配など種々考えられる
が　　硬化機構の違いでフッ化物の溶出室が異な
るのではないかと推察したことが本実験の目的の
1つであった｡
1.フッ化物イオン溶出室について
各種修復材料のフッ化物溶出室を測定した報
吾　は多数存在するが,それらのほとんどは脱
イオン水中あるいは蒸留水中に浸漬したものであ
る｡今回の実験ではフッ化物イオンの濃度勾配が
減少することによる溶出量の低下を防ぐ目的で10
mMリン酸緩衝液を浸演溶液として用いた｡吉村
ら29)は浸漬溶液に脱イオン水を用い, F I群と
L C群の溶出量を比較した結果, L C群の方が溶
出室は多かったとしているO堀田ら7)は蒸留水を
用いて従来型グラスアイオノマーセメントである
ベースセメントとLC群を比較した結果,ベース
セメントの方が明らかに溶出室が多かったとして
いる｡同様の実験であるにもかかわらずこれらの
結果が異なったのは,硬化から溶液中への浸活ま
でにおける過程の違い,あるいは浸漬溶液の違い
28)であろうと思われる｡本研究の結果では,従来
型グラスアイオノマ-セメント,光硬化型グラス
アイオノマ-セメント,コンポマ-,フッ化物徐
放性ボンディングレジンの順にフッ化物溶出室が
多かったが,従来型グラスアイオノマーセメント
と光硬化型グラスアイオノマーセメントの粉末の
主成分は同じフルオロアルミノシリケ-トグラス
であることから考えても,溶出室の違いは単にセ
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メント中のフッ化物含有量の違いであるとは考え
にくい｡藤林ら29)はセメント中のフッ化物含有量
と溶出室との問に相関性が認められなかったと報
菖しているが,今回の我々の実験ではフッ化物イ
オン溶出量に差が認められたことからおそらく硬
化機構の相違,すなわちレジン含有量の比率が大
きくなるほど溶出室が減少することによるもので
はないかと考えられた｡
2.各種修復材料から歯質-の取り込みについて
実験2においては歯質-の取り込み量を比較す
るにあたってふさわしいと思われたFI群, LC
群, FT群の3材料のみを用いた｡また,浸漬溶
液としては口腔内環境を想定し,フッ化物取り込
みの研究に人工唾液として-般に用いられる
リン酸カルシウム溶夜　　　　を用いた｡
エナメル質試料の作成において,本来ならば嵩壁
エナメル嚢を用いて測定すべきであるが,エナメ
ル寛断面は測定に十分な厚みがないためエナメル
寛については唇面からのフッ化物取り込み量を測
定した｡また　　　　　の面積はあえて塊定せ
ず　　　　　　らの提唱する　　　　法13)を用
いて面積を計算した｡エナメル質表層を用いた場
合　　　　　面は滑沢であるとは限らない｡し
たがって,この方法を採用した｡
飯島ら32)はエナメル質表層から　　　〃mの部
分のフッ化物濃度が最も高いと報害している｡し
たがって,より比較検討を行いやすくするため本
研究では層別分析を行った｡また,象牙質につい
てはエナメル質との比較を容易にするため,同じ
方法にて分析を行った｡
実験2において,実験1で高い溶出室を示した
ものが歯質への取り込み量も多い傾向を示した｡
しかしながら浸漬14日目の溶出量を比較した場合
LC群に比べF I群は2倍以上の溶出量を示した
にもかかわらず,歯質への取り込み室では両者に
有意差は認められなかった｡大橋ら33)はフッ化物
濃度が異なる場合,フッ化物の歯質への取り込み
における作用機序は異なることを明らかにしてい
る｡さらに,溶液のpHの違いによっても歯質へ
の取り込み室は異なることが報菖されている34)｡
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したがって,フッ化物徐放性を示す材料におい
て,その二次歯離虫発生抑制効果を検討するために
はフッ化物徐放量に加え,フッ化物の歯質への取
り込み量および政抵抗能を検討する必要があるこ
とが示唆された｡
また,同一脱灰時間内においてエナメル質に比
較して象牙質の方が取り込み量が多い傾向にあっ
たが,これは象牙質の結　サイズがエナメル質よ
りも小さく,反応性に富んでいることを示唆して
いると考えられたが,象牙質とエナメル質の脱灰
室が必ずしも同じであるとは限らず,さらなる検
討が必要であると思われた｡
ら35)は上水道のフッ化物添加地域に
おける取り込みにおいて　　　　　　　　程度
のフッ化物イオン濃度でエナメル宴の歯離虫抵抗性
が得られるとしており,また　　　ら36)は児童
を対象とした調査の結果,フッ化物イオン濃度が
上昇するにつれて　　　が滅少することを報害
している｡本研究ではF I群, LC群において最
表層に　　　　以上のフッ化物イオンが存在し
ており,耐蝕に対する効巣が期待される｡
なお,本研究では各種材料を歯質から機械的除
去する際に操作を容易にする目的であえて歯面へ
の接着を目的とした酸処理ないしは前処理を行わ
なかった｡したがって,酸処理,あるいは前処理
を行った場合の歯質取り込み量への影響は不明で
あり,今後検討する必要性があると患われる｡ま
た,浸漬溶液をリン酸緩衝液としたが,浸漬溶液
により各修復材料における溶出量が異なるとする
報吾30'もあることから,今後唾夜による影響につ
いても検討する必要があると思われる｡
結　　　　　論
6種類の修復材料における70日間のフッ化物イ
オン溶出量および3種類の修復材料における14日
間の牛歯エナメル質および象牙質-のフッ化物イ
オン取り込み室を測定し,次の結論を得た｡
日間の累積フッ化物イオン溶出量は従来型
グラスアイオノマ-セメント,光硬化型グラスア
イオノマ-セメント,コンポマ一,フッ化物徐放
性ボンディングレジンの順に多かった｡また1日
あたりの溶出量は浸漬1日後が最も多く　　　経
過後まで徐々に溶出量が減少したo　しかし
浸漬中にフッ化物の溶出が全く認められなくなる
群はなかった｡
2)各種材料からの牛歯-の14日間のフッ化物イ
オン取り込み室は修復材料からの溶出量が多い試
料ほど歯質への取り込みも多かったが,その量は
溶出量に比例した反応ではなかった｡また,エナ
メル質に比較して象牙質の方が取り込み量が多い
傾向を示した｡
本論文の要旨は第256回東京歯科大学学会総会　　年
11月7日,千葉),第　司日本歯科保存学会秋季学会
年11月　　　大阪)および第46回　　　総会･学
術大会　　年11月28[],千葉)において発表した｡
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A Study on Fluoride Release and Uptake from Various
Restorative Materials in, uitro
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The purpose of this study was to estimate the usefulness of the restorative materials contained
with fluoride. In this study, we measured the fluoride ion release (F release) from restorative
materials and fluoride ion uptake (F uptake) to bovine teeth. Restorative materials used in this
ト＼＼可I. t帖再出山　　　トト･ ----I.-両･ 1I.口中　r闇出　一日-』巨い　　出　回.･･‥･.I
cements, one compomer, and one fluoride-releasing resin-bonding agent･ These materials
were mixed according to manufacturer's recommendation, specimens were filled in a metal
mold, and polymerized. These materials were immersed in 5ml of lOmM phosphate buffer
solution (pH 7.0) for 70days. The results of F release for 70days were as followed ; Conventional
glass-ionomer cement > resin-modified glass-ionomer cements > compomer > fluoride-
releasing resin bonding agent･ F uptake to the bovine enamel and dentin slabs were performed
after 14days･ In these results, the more F release from the materials, the higher uptake was
observed (991-3478ppm F-). Moreover, the fluoride uptake decreased with depth of the enamel
(159-375ppm F- at approx. 9-10pm)･ The degree of resin-content in the restorative materials
were reflected with the degree of the fluoride ion release and uptake･
(The Shihwa Gahuho, 99 : 383-392, 1999)
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